









モ ッ ト転 移 近 傍 の 反 強 磁 性 体
基礎工学部 吉 森 昭 夫(豊 中2344)
もう20年 近 くも昔の話になるが,「 固体パン ド理論 の基礎と限界」 とい う2年 間続 いた基礎物理学
研究所の長期研究計画 があ った。 この研究計画の成果は 「やや限界の方に主力を注 ぎすぎたきらい」が
あ り,「 モ ッ トの問題,nonbandconductionなどに興 味の焦点」があてられた と,適 切にま とめられ
ている。i)実は私 もその研 究計画に基研の長期滞在者と して参加 し,限 界の方に こだわ った1人 であ る。
モ ッ トの問題 を記述する もっと も簡単 なモデルは所謂 ババー ドモデルとい うことに なる。(ノ・バ ー ドの
論 文は もう少 し後で,そ の頃 はそんなモデルの名前はなかったが,モ デルと しては存在 していた。)
このモデルの示す種 々の性質についての理解はその頃からみると全体 として非常 に大 きい進歩をとげた
とい うのはまちがいの ない ところである。
その頃 と比較 してあま り進歩 がない部分 もあるわけ で,そ の1つ にモ ッ ト転移 点近傍 の磁性があげら
れ る。転移点近傍 とい って も遍歴状態と局在状態 があ り,と もに話は簡 単ではないけれ ど,こ こでは局
在 状態の側 を取 り上げる。 ノ・バ ー ドモデルでrigidな格子を仮定 した場合,有 限温度 で局在状態から遍
歴状態へ のは っき りした転移があるか どうかは問題 のあるところである。U/b(Uは 原子内クーロン
積分,bは バ ン ド巾)を 局在極限(U/b→ ○○)から遍歴極限(U/b→0)へ 変えたときに局在状態
か ら遍歴状態 へだらだ らと変 って行 くとい うのが もっと もら しい答 の1つ であ る。(そ の ときはモ ッ ト
転移は格子の変化 を も考慮 に入れて起 る1次 転 移であるとい うことに なる。)今 は このことはあ まり問
題 に しないことに して,バ バ ー ドモデルでいえばU/bの 値はモ ッ ト転移の領域に あるが,そ の中で も
局 在極限寄 りのところを考 えることにする。 ・ ・
2)
そんな状態にあると思われる物質について詳 しい実験研究がなされている例は それ程多 くはない。
最近 よ く調べられた ものにパイ ライ ト構造を もつNiS2の 結晶がある(Niイ オンは面心立方格子 をつ
くる)。 この結晶 は圧力,NiのCo,Cuで の置換,SのSeで の置換に よって局在状態か ら遍歴状態
ヘ モ ッ ト転移をすることが知 られてい る。TNが40～60Kの 反強磁性体 であるが,い くつかの著 し
い特徴的な性質を示 す。温度 を下げて行 くと,ま つTNで 面心立方格子の第1種 と呼ばれる反強磁性構
造 が出現する。第1種 の構造を記述するフーリェ成分の波数ベク トルは同等 なものが3個 あ るが,こ れ
は その3成 分が重ね合 さったnon-collinearな構造 である。次に30Kで1次 転移 を起 し,第1種 の
構造に加えて第2種 と呼ばれるスピン構造が現れ る。 この第2種 の構造 も第1種 について上に述 べたと
同様 な意味でnon-collinearな構造 を もち,全 体の スピン構造は この2つ の構造 を重ね合 せた ものに
な る。30K以 下 では更に この複雑な反強磁性構造に付随 して弱強磁性 が現れる。
ノ・バ ー ドモデルで考 えると,局 在極限からの展開 と してb2/Uの 次数でノ・イゼンペル グ型の交換相
互作用,b4/U3の 次数 でスピンの4次 形式 で表 され るスピン間相互作用がえられ る。 このノ・イゼン
ベル グ型の相 互作用がえられ,次 に4次 形式で表 され る相互作用 が導 かれるのはババ ー ドモデルに限 ら
ず局在極限からの展開 と して一般的である。 ハイゼンベル グ相互作用に加 えてこの4次 形式の相 互作 用
を考慮 することに より,上 に述べた,NiS2で みられ るよ うなnon-collinearな構造が現れること,
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更に同等 でない2種 類の フー リェ成分 が重ね合 さった構造が起 ることの2つ は説明できる。 この ような
展開が意味 を もつのは今考えてい るような モッ ト転移近傍 のところよりは もっと局在極限寄 りのところ
ではあるが,モ ッ ト転移近傍 で起 ることがすでに この領域 で起 るとい う意義はある。 またその議論は平
均場の近似 を用い てな されているが,自 由エネルギーの表式を もっと一般的な磁化のフー リェ 成分につ
い ての展開 と見倣せばモ ッ ト転移近傍 で も成立 すると考 えられる。 更にNiS2の30K以 下で現れ る弱
強磁性 もこの4次 形式の相互作用で説明できる可能性 があ る。
局在極限か らの展開では説明が難 しい ことは当然い くつかある。 上に述べた同等 でない2種 類 のフー
リェ成分の重ね合 せが起 るためには その2種 類の スピン構造のエネルギ ーが接近 してい る必要 がある。
面心立方格子で最近接及 び第2近 接 スピン間のハイゼンベル グ相互作用を仮定 した場 合に(局 在極限で
はよい近似 と考えられる。)安 定 なスピン構造 はよ く知 られてお り,第1種 の構造に接近 したエネルギ
ーを もつ構造は第2種 の構造では な く第3種(改 良第1種)と 呼ばれ る構造である。
やは り局在極限か らみればモ ッ ト転移 点の方に寄 ってい ると思われ る,パ イライ ト構造 をもつ反強磁
性体MnS2,MnSe2,MnTe2の スピン構造 も興味が ある。MnS2は 第3種 の構造 を もち,
MnTe2は第1種 の構造 を もつが,そ の間にあ るMnSe2は化学 的単位胞 の3倍 の単位胞の スピン構造
を もつと報告 され ている。 この陰 イオンが変 るにつれての スピン構造の変化,特 にMnSe2の ス ピン構
造 もまた単純 な最近接,第2近 接 スピン間相互作用モデルでは説 明できない。
先に述べた4次 のスピン間相互作用が関連 して起 ることと して,異 方性 エネルギーと4次 のス ピン間
相互作用の大 きさが同程度 であ る場合にはこの2つ のエネルギ ーの競合でnon-collinearな構造 の詳
細が定 る場 合が考えられる。部分格子磁化 の結晶 主軸に対する方 向が調べられてい るのはNiSZ,
MnTe2に ついてであ るが,特にMnTe2の 場合 には(第1種 のnon-collinearな構造 を もつ)こ の
方向が温度に より変化するが,こ れが上に述べた競合 と関連 した ものであるか もしれない。
NiS2は 局在極限 にあるとすればNi当 りのモーメン トは2μBと 期待される。 実験 的に見出 された
値は約1.2u。であって,こ れはやは りモ ッ ト転移近傍 とすれば理解で きることであ る。 比熱の測定か
らえられ る磁気的なエ ン トロピーは,局 在極限で期待 されるRln3に対 して,も っと小 さくなってお り
Rln3の2/3程 度 である。 またNiをCoで 置換 して遍歴反強磁性状態になったときで もこの エン ト
ロ ピーはそんなに大 きい変化 を しない。 このことの理論的解釈 も今の ところ明かでない。
モ ッ ト転移 の絶縁体側の磁性につい て局在極限でみ られない新 しい ことはまだあるか もしれない。 ま
た この磁性は最近興味 をもたれている固体3Heの 核反 強磁性 と似 た性格 のところがあ る。 この領域 を
もう少 し或は大いに正面から理論 的に攻め るのは勿論大 きい課題である。
1)基 礎物理学の進展(基 研15周 年 シンポジウム)(1969)166.
2)以 下 それぞれの引用は省略するが,文 献は例えば小川信二,固 体物理11(1977)657を 参
照 されたい。
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